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Beschreibung 

[0001] Die vorliegende Erflndung betrifft durch spezielle Zusatzstoffe hydrophillerte Zahnabdruckmassen. 

[0002] Bei Zahnabdruckmassen auf der Basis additionsvernetzender oder kondensationsvernetzender Silikone Oder 
5 auch auf Basis von Polyether-Silikonen und Polyethern besteht das Problem, da3 die Zeichnungsscharfe des Abdrucks 
durch schlechtes AnflieOverhalten der Paste infolge unzureichender Hydrophilie nicht befriedigend ist. Diese Proble- 
matik ist z.B. in der DE-A-38 38 587. Seite 2, Zeilen 1 9-23 oder in der EP-A-0 480 238, Seite 2. Zellen 1 -26 dargestellt 
[0003] In der Literatur sind zur Losung dieses Problems verschiedenste Zusatze beschrieben worden, die die Hy- 
drophilie der Abdruckmassen erhohen. Ein Uberblick uber den Stand der Technik findet sich beispielsweise in EP-A- 
10 0 480 238, Seite 2, Zeilen 20-38. Als besonders wirksame Zusatze haben sich Polyethersiloxane erwtesen. wie sie 
beispielsweise in der intemationalen Anmeldung WO 87/03001 Oder in der EP-B-0 231 420 beschrieben werden. 
[0004] Samtliche Zusatze zeigen zwar eine Verbesserung der Hydrophilie der Abdruckmassen; sie weisen jedoch 
auch eine Reihe von Problemen auf, die im folgenden aufgefuhrt sind: 

75 - Erhohte Wasseraufnahme mil der Folge der Dimensionsinstabilitat durch Quellung (DE-A-43 06 997, Seite 2, 
Zeilen 44 und folgende). 

- Gasblasenentwicklung bei Silikonabdruckmassen (EP-A-0 480 238. Seite 2, Zeilen 27-38, und DE-A-43 06 997. 
Seite 2, Zeilen 44-56). 

20 

' Schlechte Stabllitat (EP-B-0 231 420. Seite 5. Zeilen 13-27). 

- Verzogerung der Abbindung (DE-A-43 06 997, Seite 2, Zeilen 53 und folgende). 

2S - Verlust der Hydrophilie nach Desinfektion (DE-A-43 06 997. Seite 2, Zeilen 37 und folgende; sowie Journal of 
Prosthodontics, Volume 3. Nr. 1, 1994. Seiten 31-34). 

- Schlechte Stabilitat von Polyethersiloxanen gegenuber Hydrolyse (DE-C-43 20 920. Seite 2, Zeilen 32-36). Damit 
Ist die Langzeitwirkung der Hydrophilierung uber den Gebrauchszeitraum einer Abformmasse nicht sicher gewahr- 

30 (eistet. 

[0005] Die oben erwahnten. fur die Hydrophilierung von Zahnabdruckmassen besonders geeigneten Polyethersilo- 
xane weisen jedoch einen wesentlichen Nachteil auf. Die mit ihnen hydrophilierten Zahnabdruckmassen sind gegen- 
uber Desinfektionsbadern nicht ausreichend stabil. Die wahrend der Behandlung hergestellten AbdrOcke werden In 

35 ubiicher Weise mindestens zweimal desinfiziert und damit geht ein unenwOnschter Verlust an Hydrophilie einher. 

[0006] Aufgabe der Erfindung ist es. hydrophilierte Zahnabdruckmassen zur Verfugung zu stellen, aus denen Zahn- 
abdrucke mit verbesserter Bestandigkeit gegenuber Desinfektionsbadern hergestellt werden konnen. 
[0007] Geldst wird diese Aufgabe durch Zahnabdruckmassen, die 0,1 bis 10 Gew.-%, bezogen auf das Gesamtge- 
wicht der Masse, eines Poiyethercarbosilans als Hydrophilierungsmittel enthalten. 

40 [0008] Besonders bevorzugt werden als Hydrophilierungsmittel Polyethercarbosilano der folgenden allgemeinen 
Formel 

Q.P-(OC„H2„),-OT (I) 

45 

worin bedeuten: 

Q RaSi - 
Oder 

so 

R 
I 

R3Si-(R'-Si)a-R' 

55 R 



I 

-Si- 
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R" 
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wobei jedes R im Molekul gleich cxJer verschieden sein kann und einen aliphatischen CyC-^Q-, einen cycloalipha- 
tischen o^®^ einen aromatischen Ce-Ci2-Kohlenwa3serstoffrest, die gegebenenfails durch Halogenatome 

substituiert sein konnen, bedautet, 

5 R eine •C^4-Alkylengruppe ist. 

R" im Falle von a 0 R ist Oder im Fallo von a = 0 R Oder RgSiR' ist. und a = 0-2 bedeutet; 

P eine C2-Ci8-Alkylengruppe. vorzugsweise eine C2-Ci4-Alkylengruppe Oder S-R"'. wobei S eine C2-Cie'Alkylen- 
gruppe und R*" eine funktionelle Gruppe aus folgender Liste darstellt: 

w 

-NHC(O)-. -NHC(0)(CH2)n,r. -NHC(0)C(0)-. 
-NHC(0)(CH2)vC(0)-. -OC(O)-. -OC(0) {CHz)^^' 
-OC(0)C(0)-. -OC(0) (CH2)vC(0)-. 

-OCH2CH(OH)CH20C{0)(CH2)„.r. -OCH2CH(OH)CH20C(0)(CH2)vC(0) mit v = 1-12; 

IS 

T gleich H Oder einen Cj-C4-AIkylrest Oder einen Ci-C4-Acylrest; 

X eine Zahl von 1 bis 200, und 

20 n eine mittlere Zaiil von 1 bis 6, vorzugsweise 1 bis 4. 

[0009] Der Polyetherteil kann ein Homopolymer sein. kann aber auch ein statistlsches-, alternierendes- oder Block- 
Copolymer sein. 

[001 0] Weiterhin werden Polyelhercarbosllane der foigenden allgenneinen Formel als Hydrophilierungsmittel beson- 
2S ders bevorzugt: 

Q'.(P-(OC„H2„),-OT)2 (II) 

worin bedeuten; 
Q' -SiR2-X-SiR2-; 

X einen zweiwertigen Kohlenwasserstoffrest, d.h. ein Ci-CiQ-Alkylen-. Ce-Cgo-Arylen-, Cs-Cig-Cycioalkylen- und 
3S Cs-Cis-Polycycloalkylenrest. der gogebenenfalls sauerstoffhaltige Gruppen tragen kann. und wobei 

alle weiteren Symbole die gleiche Bedeutung wie in der allgemeinen Fomiel (I) haben. 

[001 1 ] Weiterhin werden Polyethercarbosilane der foigenden allgemeinen Formel als Hydrophilierungsmittel beson- 
ders bevorzugt: 

40 

Q-P-(OC„H2„)^-OP-Q (HI) 



worin alie Symbole die gleiche Bedeutung haben wie in der allgemeinen Formel (I). 
^ [0012] Weiterhin werden als Hydrophilierungsmittel Polyethercarbosilane der foigenden allgemeinen Formel beson- 
ders bevorzugt: 



so 



Q.P'.(OC„H2„),-OT (IV) 

worin bedeuten: 



55 
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20 



2S 



30 



35 



P' -(CH2)v 0 
CH-C- 

-(CH2)k/ 



10 Oder 



IS 



0 

It 

-(CH2)]c-CHR-C- 



oder 



p 

.(CH2)k+i-C- 

wobeik1-8 ist; und 

aile weiteren Symbole die gleiche Bedeutung wie in der allgemeinen Forme! (I) haben. 

[0013] SchliefBlich werden ats Hydrophillerungsmittel Polyethercarbosilane der folgenden allgemeinen Formel be- 
sonders bevorzugt: 



(V) 



worin bedeutet: 



Q" ein oligomeres Oder polymeres Carbosilan. wobei mindestens ein Siliciumatom. vorzugsweise aber 20 - 70 % 
der Siliciumatome mit dem Rest -P-(OC„H2n)xOT substitulert sind und damit o s 1 ist; und 

aile weiteren Symbole die gleiche Bedeutung wIe in der allgemeinen Fomnel (I) besitzen. 

^ [0014] Wie schon enwahnt, weisen aus herkommlichen Zahnabdruckmassen hergestellte AbdrOcke keine genOgen- 
de Stabilitat gegenuber Desinfektionsbadem auf . Durch die Desinfizierung der AbdrOcke. die in der Regel mindestens 
zweimal erfolgt. tritt ein Vertust an Hydrophilie auf, der sich in einem schlechteren AnflieOverhalten der wassrigen 
Gipssuspension beim AusgieBen der Abdrucke bemerkbar macht. AIs Ma(3 fur das AnflieQverhalten kann die Bestim- 
mung des Randwinkels herangezogen werden. Mit dem Veriust an Hydrophilie geht ein zunehmender Randwinkel 

« einher Der Randwinkel ist der Winkel. den der Rand eines Wassertropfens zur Substratoberflache bildet (Walter Noll. 
Chemistry and Technology of Silicone. Academic Press. 1968. insbesondere Seiten 447 bis 452). Das erfindungsge- 
maBe Hydrophilierungsmittel sollte in so ausreichender Menge in dor Zahnabdruckmasse vorhanden sein. dafl der 10 
Sekunden-Randwinkel <55'. vorzugsweise <45*. betragt. 

[0015] Die Abnahme der Hydrophilie von beispielsweise mit Polyethersiloxanen hydrophilierten Silikonmassen ist 
so vermutlich darauf zuruckzufuhren. daB das Hydrophilierungsmittel im Desinfektionsbad herausgelost wird. 

[0016] Die Hydrophilierung von Silikonmassen mit Polyethersiloxanen ist in der bereits oben erwahnten inlematio- 
nalen Anmeldung WO 87/03001 und EP-B-0 231 420 beschrieben. Ein geeignetes Potyethersiloxan hat beispielsweise 
die folgende Formel 

55 
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Me 
I 



Ke3Si-0-Si-0-SiMe3 
Polvether 



[0017] Bei diesen Verbindungen bewirkt die -Si-O-Kette die Velraglichkeil mit den Silikonabdruckmassen. wahrend 
10 der Polyetheranteii fur die Hydrophilierung und damit fur die gute AnflieBbarkeit der Masse verantwortlich 1st. Eines 
der erfindungsgemaG geeigneten Poiyethercarbosilane weist belspielsweise die folgende Forme! aut 



Me3-Si-CH2-Si-CH2-"SiMe3 
Polyether 



20 [0018] Aufgrund der Struktur der Poiyethercarbosilane war zu erwarten. da3 ihre Vertraglichkeit mit den Silikonmas- 
sen aufgrund des Fehlens der Sauerstoffbrucken schlechter 1st als dies bei den Poiyethersiloxanen der Fall ist. Man 
mu(3te daher annehmen. daO sich die erfindungsgema3 einzusetzenden Poiyethercarbosilane in den Desinfektions- 
badem wesentlich leichter herauslosen lassen als die bekannten Polyethersiloxarie, und man mu3te daher mit einem 
noch starkeren Verlust an Hydrophilie bei der Desinfektion der Abdrucke rechnen. Uberraschenderweise ist dies jedoch 

2S nicht der Fall. Es hat sich gezeigt. daO sich die aus den mit den erfindungsgemaBen Polyethercarbosilanen hydrophi- 
lierten Zahnabdruckmassen hergestellien Abdrucke hinsichtlich der Aufrechterhaltungder Hydrophilie wesentlich gun- 
stiger verhalten als Abdrucke. die unter Verwendung von mit Poiyethersiloxanen hydrophilierten Silikonmassen her- 
gestellt worden sind. 

[0019] Die erfindungsgemaBen Zahnabdruckmassen haben daruber hinaus den Vorteil, daB sie stabil sind. In der 
30 EP-B-0 231 420 wird auf Seile 5 in den Zeilen 17-27 beschrieben. daS die Stabilitat von hydrophilierten Silikonen 
infolge Feuchtigkeit schlecht sei. Daher muB zur Gewahrleistung der Stabilitat des hydrophilen Sillkons ein wasserab- 
oder -adsorbierender Fullstoff in die Masse eingebracht werden. Dies ist bei den erfindungsgemaB hydrophilierten 
Zahnabdruckmassen nicht erforderlich. Sie sind auch ohne den Zusatz derariiger Fullstoffe stabil. 
[0020] Von Vortei! ist weiterhin. daB die mit den erfindungsgemaBen Zahnabdruckmassen hergestellten Gipsmodelle 
3S glatte Oberflachen aufweisen. Der Stand der Technik (z.B. EP-B-0 268 347, Seite 2, Zeilen 7-41 bzw. DE-C-29 26 405, 
Seite 2. Zeile 46 bis Seite 3. Zeile 10 bzw. DE-A-43 06 997. Seite 2, Zeilen 44-56) beschreibt. daB bei additionsver- 
netzten Silikonen das Problem der Gasblasenentwicklung besteht. wodurch das Gipsmodell, das durch AusgieBen 
des geharteten Abdrucks erhalten wird. eine unerwunschte schwammartige Oberflache erhait. Urn dies zu vermeiden, 
mussen feinverteiltes Platin Oder Palladium als Wasserstoffabsorber zugesetzt werden. Bei den erfindungsgemaBen 
40 Zahnabdruckmassen ist dies nicht erforderlich. Ein Gipsmodell. das durch AusgieBen eines Abdruckes aus einem 
erfindungsgemaBen Zahnabdruckmalerial hergestellt worden ist. weist auch in Abwesenheit von Wasserstoffabsorbern 
eine glatte Oberflache auf. 

[0021] Die Basis der erfindungsgemaBen Zahnabdruckmassen bilden bekannte additionsvernetzende Oder konden- 
sationsvemetzende Silikone. Polyether-Silikone oder Polyether Diese Materialien sind im Stand der Technik ausfuhr- 

45 lich beschrieben worden. so daB es sich erubrigt. hier naher darauf einzugehen. Additions- Oder kondensationsver- 
netzende Silikone sind belspielsweise in der US-A-3 897 376. in der EP-B-0 231 420 sowie in der dort auf Seite 2 
enwahnten US-A-4 035 453, weiterhin in der EP-A-0 480 238 (siehe Insbesondere Seite 2, Zeilen 3-26) und in der EP- 
B-0 268 347 beschrieben. Die Olfenbarung dieser Patentschriften soil hier durch Inbezugnahme mitumfaBt sein. Po- 
lyether-Silikone sind unter anderem beispielsweise in der DE-A-37 41 575 sowie in der DE-A-38 38 587 beschrieben. 

SO deren Offenbarung hier ebenfalls mitumfaBt sein soli. Polyether schlieBlich sind unter anderem in der DE-B-17 45 810 
sowie in der DE-A-43 06 997 beschrieben. deren Offenbarung hier gleichfalls mitumfaBt sein soil. 
[0022] Wie schon oben enwahnt. enthalten die erfindungsgemaBen Zahnabdruckmassen 0.1 bis 10 Gew.-%. bezo- 
gen auf das Gesamtgewicht der Masse, des Polyethercarbosilans als Hydrophilierungsmittel. Vbrzugsweise enthalten 
die Massen 0,5 bis 5 Gew.-% und insbesondere 1 bis 4 Gew.-% des Polyethercarbosilans. 

55 [0023] In der oben angegebenen allgemeinen Formel (1) bedeutet R vorzugsweise einen aliphatischen -Ce-Koh- 
lenwasserstoffresl. insbesondere einen Methyl- Oder Elhylrest. einen cycloaliphatischen Cg-Ce-Kohlenwasserstoffrest 
Oder einen aromatischen Gs-Cg-Kohlenwasserstoffrest. insbesondere einen Phenylrest. 
[0024] R' bedeutet vorzugsweise einen C^-Cg-AIkylenrest und insbesondere einen Methylen- Oder Ethylenrest. 
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[0025] Wenn P ungleich S-R"* ist. dann ist P vorzugsweise eine C2-C8-, insbesondere eine C2-C6-Alkylengruppe. 
Falls P gleich S-R'" ist. dann ist S vorzugsweise eine Cg-Ca-. insbesondere eine Cg-Cg-Alkylengruppe und R'" eine O- 
C(=0)- Oder NH-C(=0)-Gruppe. 

[0026] T bedeutet vorzugsweise H, eInen Methyl- oder Ethylrest Oder einen Acetylrest. 
5 [0027] a ist vorzugsweise 0, x bedeutet vorzugsweise eine Zahl von 1 bis 50 und n hat vorzugsweise eInen Wert 

von 2 bis 2,5. 

[0028] Besonders bevorzugte Polyethercarbosilane sind die im folgenden aufgef uhrten Verbindungen 



10 



IS 



20 



2$ 



30 



35 



40 



4S 



SO 



El3Si.(CH2)3-0-(C2H^O)y.CH3 
Et3Si-CH2-CH2-0-(C2H40)y-CH3 



SiMe^ 
CH2 

Me-Si- (CH2) 3-0- (C2H4O) y-CH3 
CH2 
SiMeo 



(Me3Si-CH2)3Si-(CH2)3-0-(C2H40)y-CH3 
Me3SI-CH2-SiMe2-(CH2)3-0-(C2H40)y-CH3 
Me3Si-{CH2)3-0-(C2H40)y-CH3 
Me3Si-CH2-CH2-0-(C2H40)y-CH3 
Ph3Si-(CH2)3*0-(C2H40)y-CH3, Ph = Phenyl 
Ph3Si-CH2-CH2-0-(C2H40)y-CH3, Ph = Phenyl 
Cy3SKCH2)3-0-(C2H40)y-CH3, Cy = Cyclohexyl 
CygSI-CH2-CH2-O-(C2H40)y-CH3. Cy = Cyclohexyl 
(C6H,3)3Si.(CH2)3-0.(C2H40)y-CH3 
(C6H,3)3Si-CH2-CH2-0-(C2H40)y-CH3 

55 bei denen y der Beziehung genQgt: 

1 ^ y ^ 20 Oder vorzugsweise 1 s y S 10. 
[0029] Diese Verbindungen sind hinsichtlich ihrer Stnjktur und Herstellung in der DE-C-43 20 920 bzw. In der GB- 
A-1 5 20 421 beschrieben. Die EP-A-0 367 381 beschreibt ahnliche Verbindungen mit ionischer Natur. Die Offenbarung 
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der genannten Patentschritten soil hier durch Inbezugnahme mitumfaBt sein. 

[0030] Die genannte Patentliteratur beschreibt den Einsatz solcher Polyethercarbosilane mit hydrophilen Gruppen 
als Tenslde im wassrigen Medium cxler als schaumkontrollierende Agentien. Einen irgendwie gearteten Hinweis auf 
den Einsatz als Hydrophilierungsmittel in Dentalmassen findet sich dort nicht. 

5 [0031] Die Darstellung der Verbindungen erfolgt nach ubiichen Methoden durch Hydrosilylierung entsprechender 
Polyether mIt einer ungesattigten Gruppe der Formel Z - (OCJri^)^ - OT, wobei Z eine Ca-C^e-Alkenylgruppe. vor- 
zugsweise eine Ca-Cu-Alkenytgruppe Oder eine Cg-CQ-. insbesondere eine Ca-Cg-Alkenylgruppe ist. mit einem ent- 
sprechenden Si-H-haltigen Organosilan der Formel Q-H. wobei bevorzugt ein Katalysator veoA^endet wird, der aus 
einem fein verteilten Ubergangsmetall oder einer Ubergangsmetallverblndung. bevorzugt auf der Basis von Platin. 

10 Palladium oder Rhodium, besteht. Es Ist bevorzugt. den Katalysator nach der Umsetzung aus dem Carbosilantensid 
abzutrennen, damit die Lagerstabilitat einer Abformmasse, in die das Carbosilantensid als Hydrophilierungsmittel ein- 
gebracht wird. nicht gefahrdet wird. Die Abtrennung dieses Katalysators kann z.B. durch Adsorption an Kieselgel. 
Kieselgur oder ahnlichem geschehen. 

[0032] Fur P gleich S-R'"sind besonders bevorzugte Verbindungen 



75 



20 



30 



35 



40 



0 

I 

MejS i- ( CH2 ) 3-0-C-O- ( CjH^O ) y-CHj 



25 HO 

I I 

MejSi- ( CH2 ) 3-N-C-O- ( CzH.O ) y-CHj 



0 

1 

Et 3S i - ( CH2 ) 3-0-C-O- ( C2H4O ) y-CH3 



H O 
I 1 

E 1 3S i - ( CH2 ) 3-N-C-O- ( C2H4O ) y-CHj 



45 O 

Ph3Si-(CH2)3-0-Lo-(C2H«0)y-CH3/ Ph - Phenyl 



50 



H O 

I II 

Ph3Si-(CH2)3-N-C-0-(C2H,0)y-CH3, Ph = Phenyl 

55 
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10 



IS 



20 



25 



0 

! 

Cy3Si-(CH2)3-0-C-0-(C2H^O)y-CH3, Cy = Cyclohexyl 



H O 

I s 

Cy3Si-(CH2)3-N-C-0-(C2H40)y-CH3, Cy = Cyclohexyl 



0 
1 

( CfiHij ) 3Si- ( CH2 ) 3-0-C-O- ( CjH^O ) ^-CHj 



H 0 
I I 

( CeHi3 ) 3Si- ( CH2 ) 3-N-C-.O- { CjH.O ) y-CHj 



bei denen y der Beziehung genugt: 

1 < y ^ 20 Oder vorzugsweise 1 5 y s 10. 
[0033] Die Verbindungen der allgemeinen Slruktur (I) mit P = S-R" werden im wesentlichen analog zu literaturbe- 
kannten Vorschriflen hergestelll. In erster Stufe ertolgt die Herstellung einer ungesattigten Verbindung Z-R'"- 

30 (OCnH2n)x-OX welche durch Hydrosilylierung mit einer Verbindung Q-H in das Produkt nnit Struktur (I) analog wie oben 
beschrieben uberfuhrt wird. Im Folgenden sei die Einfuhrung der difunktionellen Gruppen R"' beschrieben. 
[0034] Fur R"' = -NHC(O)- bzw. -0C(0)-: Ausgehend von einem Polyelher der Formal H-(0CnH2n)x-0'^" wird durch 
Phosgenierung nach Standardverf ahren ein reaktiver Chlorameisensaureester der Formel CI-C(0)-(OC„H2n)x-OT dar- 
gestellt (M. Matzner, R. P Kurkjy. R. J. Cotter. Chem. Rev. 64 (1964) 645). Dieser kann in einfacher Reaktion mit 

35 Allylalkohol zu einem Kohlensaure-monoallyl-mono(polyether)ester (U. Petersen in Houben-Weyl Bd. E4, S. 66) der 
Formel H2C=CHCH2-0-C(0)-{OCnH2n)x-0"'' "^'^ Allylamin zu einem N-Allyl-carbamidsaure-(polyether)-ester (U. 
Petersen in Houben-Weyl Bd. E4. S. 144) der Formel H2C=CHCH2-NH-C(0)-(OC„H2n)x-OT umgesetzt werden. Ge- 
eignet ist prlnzipiell jeder andere ungesattigte Alkohol ZOH. bzw. jedes andere ungesattigte Amin der Formel ZNHg, 
wobei als Produkt die Struktur Z-R"-(OCnH2n)x-OT erhallen wird. Die erhaltenen Alkenylverbindungen werden mit 

40 einem entprechenden Si-H-haltigen Organosiian der Formel Q-H analog zur Herstellung von Struktur (1) in einer Hy- 
drosilylierungsreaktion umgesetzt (I, Ojima in S. Patai. Z. flappoport "The Chemistry of Organic Silicon Compounds". 
Wiley 1989). wobei ein Katalysator venwendet wird, der aus fein verteiltem Ubergangsmetall oder einer Ubergangs- 
metallverbindung. bevorzugt auf der Basis von Ptatin, Palladium oder Rhodium, besteht. Es ist bevorzugt, den Kata- 
lysator nach der Umsetzung aus dem Carbosilantensid abzutrennen (analog zur Herstellung von Struktur (I) mit P 

4S ungleich S-R"). 

[0035] Fur R'" = -NHC(0)C(0)- bzw. -OC(0)C(0)-: Ausgehend von einem Polyether der Formel H-(OCnH2n)x-OT 
wird durch Umsetzung mit Oxalylchlorid nach Standardvertahren ein reaktiver Chlorglyoxylsaure-ester der Fomnel CI- 
C(0)C(0)-(0C„H2n)x-0T dargestellt (siehe z.B. S. J. Rhoads, R. E. Michel. JACS. Bd. 85 (1963) 585). Dieser kann in 
einfacher Reaktion mit Allylalkohol zu einem Oxalsaure-monoallyl-mono(polyelher)ester der Formel HC2=CHCH2-0- 

50 C(0)C(0)-(0CpH2n)x-0'f" o^ier mit Allylamin zu einem N-Allyl-mono(polyelher)-ester-mono-amid der Formel 
H2C=CHCH2-NH-C(0)C(0)-(OCnH2n)x-0''' umgesetzt werden (A. Jackson. Speciality Chemicals 14/5 (1994) 300). 
Geeignet ist prinzipiell jeder andere ungesattigte Alkohol ZOH. bzw. jedes andere ungesattigte Amin der Formel ZNH2, 
wobei als Produkt die Struktur Z-R"'-(OC„H2„)x-OT erhalten wird. Die erhaltenen Alkenylverbindungen werden mit 
einem entprechenden Si-H-haltigen Organosiian der Fomnel Q-H in einer Hydrosilylierungsreaktion zu den entspre- 

55 chenden Carbosilantensiden umgesetzt. Hierbei gilt fur Katalyse und Aufarbeitung das oben gesagte. 

[0036] Fur R'" = -NHC(0)(CH2)n.,-. -0C(0)(CH2)n-r bzw -OCH2CH(OH)CH20C(0)(CH2)n.i< Ausgehend von ei- 
nem Polyether der Formel H-(OCnH2n)x*rOT wird durch Oxidation mit Salpetersaure ein saurefunktlonalisierter Po- 
lyether der Formel HOC(0)(CH2)„.r(OC„H2n)x-OT erzeugt (H. Henecka in Houben-Weyl Bd. 8, S. 409). Die erzeugte 
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Saure wird beispielsweise mittels Thionylchlorid in das Saurechlorid der Formel CIC(0)(CH2)n.r(OCnH2n)x-OT {H. 
Henecka, Houben-Weyl Bd. 8 S. 463, R. Sustmann, H.-G. Korth, Houben-Weyl Bd. E5/1 S. 593) uberfuhrt und dieses 
mittels Allylalkoho' <^en Allylestar der Formel H2C=CHCH2-O.C(0)(CH2)n.r(OC^H2n)x-OT (H. Henecka in Houben- 
Weyl Bd. 8. S, 543) Oder mil Allylamin in das N-AHylamid der Formei H2C=CHCH2-NH-C(0)(CH2)„.r(OC„H2n)x-OT 
5 (H. Henecka. P. Kurtz in Houben-Weyl Bd. 8. S. 655) uberfuhrt. Geeignet ist prinzlplelljederandere ungesattigte Alkohol 
ZOH. bzw. jades andere ungesattigte Amin der Formel ZNHg, wobei ais Produkt die Struktur Z-R"'-(0C„H2n)x-OT 

erhalten wird. ^ r^-r ■ 

Die ringoffnende Umsetzung des saurefunktionalisierten Polyethers der Formel HOC(0)(CH2)n.r(OCnH2n)x-OT mit 
Allylglycidyl-ether fuhrt zu Verbindungen der Formel H2C=CHCH2-OCH2CH(OH)CH2-OC(0)(CH2)„.r(OC„H2n)x-OT 
JO (H. Henecka in Houben-Weyl Bd. 8. S. 531). 

Die erhaltenen Alkenylverbindungen werden mit oinem entprechenden Si-H-haltigen Organosilan der Formel Q-H in 
einer Hydrosilylierungsreaktion zu den entsprechenden Carbosilantensiden umgesetzt. Hierbei gilt fOr Kataiyse und 
Aufarbeitung das oben gesagte. 

[0037] Fur R"' = -0C(0)(CH2)vC(0)-, -NHC(0)(CH2)vC(0)- bzw. -OCH2CH{OH)CH20C(0)(CH2)vC(0)-: Ausgehend 
IS von einem Polyether der Formel H-(OC„H2„)x-OT wird durch aquimolare Umsetzung mit einem difunktionellen Sau- 
rechlorid der Formel CIC(0)(CH2)vC(0)CI nach Standardverfahren eine reaktive Verbindung der Formel CIC(O) 
(CHo) C(0)-(OC Hg ) -OT erhalten. Durch anschliefiende Veresterung mit Allylalkohol (H. Henecka in Houben-Weyl 
Bd s's 543) entstehen Ester der Formel H2C=CHCH2-0-C(0)(CH2)vC{0)-(OC,H2j,-OT; die UmseUung mit Allyl- 
amin fuhrt zu N-Allylamidender Formel H2C=CHCH2NH-C(0)(CH2)vC(0)-(OC„H2n)x'OT (H. Henecka. R Kurtz in Hou- 
20 ben-Weyl Bd 8. S. 655). Geeignet ist prinzipielljeder andere ungesattigte Alkohol ZOH, bzw. jedes andere ungesattigte 
Amin der Formel ZNHg, wobei als Produkt die Struktur Z-R'"-(OC„H2n)x-OT erhalten wird. 

Die Umsetzung der freien Saure (erhaltlich durch Hydrolyse des Saurechlorids CIC(0)(CH2)vC(0)-{OC„H2n)x-OT) mit 
Allylglycidylether fuhrt zu Verbindungen der Formel H2C=CHCH2-0-CH2CH(OH)CH20C(0)(CH2)vC(0)-{OC„H2n)x- 
OT (H. Henecka in Houben-Weyl Bd. 8. S. 531 ). Die erhaltenen Alkenylverbindungen werden mit einem entprechenden 
2S Si-H-haltlgen Organosilan der Formel Q-H in einer Hydrosilylierungsreaktion zu den entsprechenden Carbosilanten- 
siden umgesetzt. Hierbei gilt fur Kataiyse und Aufarbeitung das oben gesagte. 

[0038] In der oben angegebenen allgemeinen Stnjkturformel (11) bedeutet R vorzugsweise einen allphatlschen C^- 
Cg-Kohlenwasserstoff rest, insbesondere einen f^ethyl- Oder Ethylrest, einen cycloaliphatischen Cs-Ce-Kohlenwasser- 
stoffrest Oder einen aromatischen Cg-CQ-Kohlenwasserstoffrest. insbesondere einen Phenylrest. 

30 [0039] X bedeutet vorzugsweise eine Cg-Cio*. insbesondere eine C4-Ca-Alkylengruppe. eine Ce-Cig-Arylen. insbe- 
sondere p-Phenylen. eine cykloaliphatlsche Cg-Cio-. insbesondere Cg-Cy-Cycloalkylengruppe oder eine polycykloali- 
phatische CQ-Ci2-Alkylengruppe-. ganz besonders Tricyclo[5.2.1.02.6ldec-3{4).8(9)-ylen. 
[0040] P ist vorzugsweise eine Cs-Cq-, insbesondere eine C2-C6-Alkylengruppe. 
[0041] T bedeutet vorzugsweise H, einen Methyl- oder Ethylrest Oder einen Acetyirest. 

35 [0042] X bedeutet vorzugsweise eine Zahl von 1 bis 50 und n hat vorzugsweise einen Wert von 2 bis 2.5. 
[0043] Besonders bevorzugle Polyethercarbosilane sind die im folgenden aufgefuhrten Verbindungen 



Me Me 

I I 

MeO- ( CjH.O ) y- ( CH2 ) 3-Si- ( CH^ ) i- ( CH2 ) 3- ( OC^H, ) ^-OMe 

Me Me 



Ph Ph 

I I 

MeO- ( C2H4O ) ( CH2 ) 3-Si- ( CH2 ) ( CH2 ) 3- ( OC2H, ) y-OMe 

Ph Ph 



ss 
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Me Me 

I I 

MeO- ( CiK^O ) ( CHj ) 2-Si- ( CHj ) ,-Si- ( CH, ) 2- { OCjH* ) y-OMe 

Me Me 



Ph Ph 

I I 

MeO- ( CjH^O ) y- ( CH2 ) 2-S i- ( CH2 ) ,-Si- ( CH2 ) 2- ( OCjH* ) ,-OMe 

Ph Ph 



Me 
I 



Me 



MeO- ( CiHfi ) ( CjHjO ) ( CHj ) 3-S i- ( CH2 ) i- ( CH2 ) 3- ( CjHjO ) 

Me Me 

-(0C2H»)y-0Me 



Ph 
I 



Ph 



MeO- ( C2H.O ) y- ( CjHsO ) ( CH2 ) j-Si- ( CH2 ) ,-Si- ( CH2 ) J- ( CjHjO ) 

Ph Ph 



-(OCzHJy-OMe 



Me Me 

MeO- ( CjH^O ) y- ( CH2 ) i-S i -C joHu-S i- ( CH2 ) J- { OC2H4 ) y-OMe 

Me Me 

CioHu = Tricyclo(3.2.1.0»-«]dec-3(4),8(9)-ylen 
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20 



Me Me 

I I 
MeO- ( C2H4O ) y- { CH2 ) 3-S i-CH-CHj-CH-S i- { CHj ) 3- ( OC2H4 ) y-OMe 

Me CH2 CHzMe 



Me Me 

I 1 

MeO- ( C2H4O ) y- ( CHj ) 3-S i- ( p-CfiH, ) -S i- ( CH^ ) 3- ( OC2H4 ) y-OMe 

Me Me 



Me Me 

I I 
MeO- ( C2H4O ) y- ( CH2 ) 3-Si- ( p-CfiH^-O-p-CfiH, ) -Si- { CHj ) 3- ( OC2H4 ) y-OMe 

25 Me Me 

bei denen y der Beziehung genugt: 

1< 20 Oder vorzugsweise 15 ys 10. 
30 und z der Beziehung genugt: 

2< z< 8 Oder vorzugsweise 2< z5 6; 
und t der Beziehung genugt: 

0,1 •y< 1 5 y Oder vorzugsweise 0,15-y5 1 <0.55-y. 
[0044] Die Verbindungen der allgemeinen Struktur (II) werden in der Art dargestellt. daO vorerst das bis-organosi- 
35 lylmodifizierte Mittelstuck -SiRsXSiRg- beispielsweise mittels Kupplungsreaktion aus einem Chlor-funktionalisierten 
Silan HSiRaCl und einer Di-Grignard-Verbindung CIMgXMgCI (K. NOtzel in Houben-Weyl, Bd. 13/2a S. 101. S. Paw- 
lenko in Houben-Weyl Bd. 13/5 S. 95) oder dutch Bis-Hydrosilyiierung eines Alkadiens mit einem Organo-H-Silan z, 
B RoSiHCI erhaiten wird (I. Ojima in S. Patai. Z. Rappoport "The Chemistry of Organic Silicon Compounds", Wiley 
1989 Oder S. Pawlenko in Houben-Weyl Bd 13/5 S. 85). Dieser Rest C = -SiRsXSiRg- ist entweder bereits Sj-H- 
40 terminiert. oder wird fur die weilere Umsetzung nachlraglich durch Hydrierung von Si-CI-Gruppen mit LiAlH4 zu Ver- 
bindungen der Forme! H-SiRaXSiRg-H funktionalislert. Diese Verbindung wird mit ungesattigten Polyetherresten der 
Forme! Z-(OCnH2n)x-OT. wobei Z wie oben definiert ist. In einer Hydrosllylierungsreaktion (analog zur Herstellung und 
Aufarbeitung von Struktur (I)) verknuptt. 

[0045] Falls P gleich S-R"' ist, erfolgt die EinfQhrung dieser Gruppe analog zu den bei Struktur (I) beschnebenen 

45 Verfahren. 1. *• 

[0046] In der oben angegebenen allgemeinen Slrukturformel (III) bedeutet R vorzugsweise einen aliphatischen 
Cg-Kohlenwasserstoffrest. insbesondere einen l\/1ethyl- oder Ethylrest. eInen cycloallphatlschen Gg-Cs-Kohlenwasser- 
stoffrest Oder einen aromatischen Cg-CQ-Kohlenwasserstottrest, Insbesondere einen Phenylrest. 
[0047] R' bedeutet vorzugsweise einen C, -Ce-Alkylenrest und insbesondere einen Methylen- oder Ethylenrest. 

so [0048] P ist vorzugsweise eine C2-Ca-, insbesondere eine Ca-C^-Alkylengruppe. 

[0049] a ist vorzugsweise 0. x bedeutet vorzugsweise eine Zahl von 1 bis 50 und n hat vorzugsweise einen Wert 
von 2 bis 2,5. 

[0050] Besonders bevorzugte Polyeihercarbosilane sind die tm folgenden aufgefuhrten Verbindungen 

55 
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MejSiCHz CHjSiMGj 

1 I 
MejSi- ( CH2 ) 3-0- ( C^H.O ) y- { CH2 ) 3-SiMe 

MejSiCHj CHzSiMej 



10 

MejSiCH^ CH2SiMe3 

I I 
MejSi- ( CH2 ) 2-0- ( CjH.O ) y- ( CH2) 2-SiMe 

I I 
MeaSiCHz CHzSiMej 



(Cy)2MeSI-(CH2)3-0-(C2H40)y-(CH2)3-SiMe(Cy)2. Cy = Cyclohexyl 

20 

(Cy)2MeSi-(CH2)2-0-(C2H40)y-(CH2)2-SiMe(Cy)2. Cy = Cyclohexyl 

bei denen y der Beziehung genugt: 

2S 1 < y< 30 Oder vorzugswetse 2< y^ 20. 

[0051] Die Verbindungen der allgemeinen Struktur (111) werden ausgehend von ungesattigten Polyethern der Formel 
Z-(0CnH2n)x-0-Z, wobei Z wie oben definiert ist, in einer Hydrosilylierungsreaktlon mit Si-H-haltigen Organosilanen 
der Form Q-H (analog zur Herstellung von Struktur (I)) verknupft. Die Hersteilung der linearen ungesattigten Verbin- 
dungen Z-(OC„H2n)x-0-Z wird beispielsweise in DE-A 37 41 575 beschrieben. 

30 [0052] Falls P gleich S-R"* ist, erfolgt die Einfuhrung dieser Gruppe analog zu den bei Struktur (I) beschriebenen 
Verfahren. 

[0053] In der oben angegebenen allgemeinen Strukturformel (IV) bedeutet Q vorzugsweise RaSi- R bedeutet vor- 
zugsweise einen aliphatischen Ci-Cg-Kohlenwasserstoffrest. insbesondere einen Methyl- Oder Ethylrest, einen cyclo- 
aliphatischen Ce-Ce-Kohlenwasserstoffrest oder einen aromatischen Cg-Cg-Kohlenwasserstoffrest, insbesondere ei- 
35 nen Phenylrest. 

[0054] P' ist vorzugsweise entweder eine 2,2-Bis-alkylen-acetyl-Gruppe (-[(CH2)k]2CHC(0)-) mit C1-C5- (k = 1-5), 
insbesondere Ci-Cg-Alkylengruppen (k =1-3), eine 2-Alkylen-2-alkyl-acetyl-Gruppe (-[(CH2)k]CHRC(0)-) mit einer C^ 
C5- (k= 1-5), insbesondere einer Ci-Ca-Alkylen (k = 1-3) und einer Alkylgruppe R = C2-C14 oder eine 2-Alkylen-ace- 
tylgruppe (-[(CH2)klCH2C{0)-) mit einer C^-Cg- (k = 1-5). insbesondere einer Ci-Ca-Alkylengruppe (k= 1-3). 
40 [0055] T bedeutet vorzugsweise H. einen Methyl- oder Ethylrest oder einen Acetylrest. 

[0056] X bedeutet vorzugsweise eine Zahl von 1 bis 50 und n hat vorzugsweise einen Wert von 2 bis 2.5. 
[0057] Besonders bevorzugte Polyethercarbosllane sind die im folgenden aufgefuhrten Verbindungen 



^ MeaSiCHz 0 

CH-C-0-(C2H40)y-Me 

50 MeaSiCHi 
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MejSiCHjCHi 0 
I i 

CH-C-0-(C2H40)y-Me 

I 

MejSiCHjCHj 



MejSiCHjCHiCHj 0 
I I 

CH-C-O-(C2H40)y-Me 
MejSiCHzCHjCHz 



MejSiCHj O 
I 1 

CH2-C-0-{C2H40)y- Me 



Me3SiCH2CH2 0 
I I 

CH2-C-0-(C2H40)y- Me 



MejSiCHzCHjCHj 0 

I I 

CH2-C-0-(C2H40)y-Me 



bei denen y der Beziehung genugt: 

1 < 20 Oder vorzugsweise 1 ^ ys 1 0. 
[0058] Die Verbindungen der allgemeinen Slruktur (IV) werden ausgehend von Malonsauredialkylester durch De- 
protonierung dieses Esters mit starken Basen und Alkyllerung des entstandenen Carbanions mit Verbindungen der 
Formel Q-(CH2)kCI bzw. R-Cl hergeslelll. Im Falle der zweifach alkylierten Verbindungen mit P' = {•(CH2)k)2CHC(0)- 
bzw. -(CH2)kCHRC(0)-wird diese Prozedur zweimal durchgeluhrt. Die entstandenen alkylierten Malonester-Derivate 
werden alkallsch verseitt und thermisch decarboxyliert Oder Im sauren Milieu simultan verseitt und decarboxyliert (S. 
Pawlenko in Houben-Weyl Bd, 13/5. 1980. S. 21. 75; LH. Sommer. J.R. Gold, M. GokJberg. M.S. Marans. 71 (1949) 
1 507 H Henecka in Houben-Weyl Bd. 8 S, 600). Die entstandenen f reien Monocarbonsauren der Form QP'-OH werden 
mittels Schleppverestemng mit einem Polyether der Formel H-(OC„H2n)xOT verestert (H, Henecka in Houben-Weyl 
Bd. 8 S. 522). 

[0059] Ein altemativer Weg ist die Darstellung von alkylierten Maionestem der Formel Z2iRjC(COOR)2 mit j = 0 oder 
1 durch Alkyllerung von Matonsauredialky tester mil RCI und ZCI (z.B. Allylchlorld) unter EinfluB einer starken Base. 
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Nach Verseifung und Decarboxylierung kann diese substitulerte Carbonsaure mit dem oben erwahnten Polyether der 
Formel H(OC„H2n)xOf* verestert werden (H. Henecka in Houben-Weyl Bd. 8 S. 522). Das entstandene Produkt wird 
nun mil einem Si-H-haitigen Organosilan Q-H dutch Hydrosilyierung (analog zur Herstellung und Aufarbeitung von 
Struktur (I)) zu Carbosilantensiden der Slruktur (IV) verknupft. 

5 [0060] In der oben angegebenen allgemeinen Strukturfcrmel (V) bedeutet Q" ein ollgomeres Oder polymeres Car- 
bosilan. bel dem vorzugsweise 20 - 70 % der Slllziumatome mit einem Rest -[P-(OCnH2n)x-OT] substituiert sind. An- 
sonsten tragen die Sl-Atome vorzugsweise Methyl-, Ethyl- oder Phenylreste. Die Carbosilankette besteht neben den 
Silicium-Atomen vorzugsweise aus L-Gruppen, wobei L vorzugsweise ein Alkylenrest oder ein p-Phenylenrest 
ist. Die Kette iragt als Endgruppen Methyl-. Ethyl-, Propyl- oder Phenylgruppen. 

10 [0061] P ist vorzugsweise eine Cg-Cs-. insbesondere eine Cg-Cg-Alkylengruppe. 

[0062] T bedeutet vorzugsweise H, einen Methyl- oder Ethylrest Oder einen Acetylrest. 

[0063] X bedeutet eine Zahl von 1 bis 200. vorzugsweise eine Zahl von 1 bis 50, und n ist eine mittlere Zahl von 1 
bis 6, vorzugsweise ein Wert von 2 bis 2,5. 

[0064] Besonders bevorzugte Polyethercarbosilane sind die im totgenden aufgef Qhrten Verbindungen 

16 

R R 

I I 

20 CH3{Si-(CH2)p}g{Si-(CH2)p}p-H 

R (CH2)3-(OC2HOy-OMe 

I I I 1 

25 -d- -b- 

bei denen y der Beziehung genugt: 

1< y< 20 Oder vorzugsweise 1^ y< 10; und p gleich 2 oder 3 sein kann; 
30 o sei vorzugsweise 3-1000 und g insbesondere der Beziehung genugt: 
4 -o S g S 0,42-0. 

[0065] R ist in diesem Fall vorzugsweise Methyl, Ethyl oder Phenyl. 

[0066] Die Carbosilankette kann aus alternierenden, statistischen oder blockcopolymeren Einheiten bestehen. 
[0067] Ein Syntheseweg zu derarligen Carbosilantensiden ist die Umsetzung von Organohydrogensilanen mit 2 SiH- 

35 Gruppen mit einem Organosilan mit zwei ungesattigten Gruppen in einer Hydrosilylierungsreaktion, wobei mindestens 
eines der genannten Organosilane eine Gruppe tragen muB, die in eine Si-H-Einheit uberfuhrt werden kann - beispiels- 
weise eine Halogengruppe, die durch Hydrierung beispielsweise mit Lithiumalanat reduziert werden kann - und die die 
Hydrosilylierungsreaktion nicht negativ beeinfluGt. Beispiele fur die difunktionellen Organohydrogensilane sind Dlphe- 
nylsilan oder Phenylmethylsilan. Methylbromsilan oder Phenylchlorsilan. Beispiele fur die ungesattigten Silane sind 

40 Divlnyl-dimethylsilan. Diallyl-dimethylsilan, Divinyldiphenylsilan. Diallyl-diphenylsilan, Divinyl-methylchlorsilan oder Di- 
vinyl-methyl-bromsilan. Diallyl-methylchlorsilan oder Diallyl-methyl-bromsilan. Das Hydrosilylierungsprodukt Ist ein po- 
lymerer Stoff, dessen Molekulargewicht durch Zugabe von monofunkttonellen ungesattigten Silanen - z. B. Vmyltrime- 
thylsilan - oder Si-H-Verbindungen - z. B. Triphenylsilan oder Triethylsilan-eingestellt werden kann (S. Pawlenko in 
Houben-Weyl Bd. 13/5 S. 328). 

4S [0068] Nach an sch lie Bender Hydrierung der Sl-Halogen-Gruppe zur Si-H-Gruppe mit LiAIH4 wird mit einem unge- 
sattigten Polyether der Formel Z-(OCnH2n)x-OX wobei Z wie oben definiert ist. unter Platinkatalyse (analog zur Her- 
stellung von Struktur (I)) zum Carbosilantensid hydrosilyliert. 

[0069] Eine weitere Moglichkeit der Oarstellung eines Carbosilantensldes der allgemeinen Struktur (V) besteht darin. 
nach bekannten Verfahren Silacyclobutane der Formel (CH2)3SiHR herzustellen (N,S. Nametkine, V.M. Vdovine, J. 

so Polym. Sci C (1963) 1043, R. Damrauer, Organometal. Chem. Rev A. 8 (1972) 67). 

[0070] Diese Silacyclobutane konnen mit ungesattigten Polyelhern der Formel Z-(0CnH2rt)x"0'^' wobei Z wie oben 
definiert ist, unter Platinkatalyse, beispielsweise nach in obiger Literatur beschriebenen Verfahren. hydrosilyliert und 
danach - gegebenenfalls unter Zusatz von Silacyclobutanen ohne Polyetherresten - zu Carbosilantensiden der allge- 
meinen Formel (V) ringoffnend polymerisiert werden. 

ss [0071] Die be! dieser Hydrosilyllerung entstandenen Silacyclobutane der Formel (CH2)3SiR-P-(OCnH2n)x-OT konnen 
beispielsweise Ihermisch polymerisiert werden. z.B. analog zu den In US 3 046 291 beschriebenen Verfahren. Die 
Polymerisation kann auch in Gegenwart eines Ubergangs-Metallkatalysators, bevorzugt auf Platinbasis (siehe z.B. D. 
R. Weyenberg, LE. Nelson. Journal of Organic Chemistry, 30 (1965) 2618 oder US 3 445 495) erfolgen. Denkbar ist 
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auch eine Beschleunigung der Polymerisation durch anionische Verbindungen, wie KOH oder Lithiumalkyle (z.B. C. 

X. Liao, W.R Weber. Polymer Bulletin 28 (1992) 281. Die Polymerisation kann mit oderohne Losungsmittel erfolgen. 

[0072] Ein anderer Weg besteht darin, die SiH-tragenden Silacyclobutane nach bekannten Verfahren unter Ringoff- 

nung zu polymerisieren und anschlieOend die SiH-haltigen Polycarbosilane mit Polyethem der Fomnel Z-(OC„H2n)x- 
5 OT. wobei Z wie oben definiert ist. zu hydrosilylleren (C.X. Liao, W.R Weber, Macromol. 26(4) (1993) 563), 

[0073] Prinzipiell konnen SiH-haltige Poly- oder Oligocarbosilane auch durch Umsetzung von Digrignard-Verblndun- 

gen mit Cl2SiMeH unter Venwendung von CISiMe3 oder CISiMeaH als Kettenabbrecher hergestellt werden. Anschlie- 

Bend erfolgt wiederum analog zu oben die Hydrosilylierung der Produkte mit den ungesattigten Polyethern. 

[0074] Bei alien geschilderten Hersteliungsverfahren durch Hydrosilylierung wird vorzugswelse der Platinkatatysator 
10 nach der Herstellung durch bereits geschilderte Verfahren entfernt. 

[0075] Die nachfolgenden Beispiele dienen der Erlauterung der Erfindung. Die Erflndung ist nicht auf die Betspieie 

beschrankt. 

Beispiele 

IS 

[0076] Die Messung des Randwinkels erfolgt mit einem KontaktwinkelmeBsystem G1/G40 (Kruss). Das Randwin- 
kelmeBgerat G1 ermoglicht die prazise Abbildung von Tropfenprofilen auf Festkorperoberflachen. Das G40-Me3sy- 
stem umfaBt einen Videotubus mit Strahlenteiler, so dad die gleichzeitige Beobachtung eines Tropfens durch das 
Goniometerokular (TropfengroBe) und die Videokamera (digitale Bildauswertung) ermoglicht wird. 
20 [0077] Die Messung erfolgt am liegenden Tropfen bei 23'C und 50 % relatlver Luftfeuchtlgkeit. 30 Minuten nach 
Anmischbeginn der Massen wird ein stets gleich groBer Tropfen einer bei 23'C gesaltigten Calciumsulfatdihydratlo- 
sung auf das zwischen Glasplatten zu glatter Oberflache ausgehartete Elastomer aufgetragen und sofort mit der Mes- 
sung begonnen. Der 10-Sekunden-Wert wird zur Auswertung herangezogen. 

[0078] In den Beispielen ist der jeweilige HLB-Wert der Hydrophilierungsmittel angegeben. Der HLB-Wert ist ein 
2S MaB fur die Wasser- und Fettf reundlichkeit von Verbindungen (s. Ullmann's Encyclopedia of Industrial Chemistry, Vol. 
A25, Seite 784 ff. (1994)). Der HLB-Wert der erfindungsgemaBen Hydrophilierungsmittel sollte in der Regel zwischen 
etwaSund 15llegen. 

Herstellungabeispiel 1 

30 

[0079] Zu einer Losung von 4,7 g Triethylsilan in 28 ml Toluol werden 9,0 g eines Monomethyl-monoallyl-tenninierten 
Polyethylenglykols mit einem mittleren Molekulargewlcht von 450 gegeben. Es wird ein Platinkatalysator hinzugefugt 
und die Reaktionsmischung so lange bei 100'*C geruhrt, bis laut ^ H-NMR-Spektrum des Rohproduktes keine Allylgrup- 
pen mehr vorhanden sind. Nach Filtration uber Kieselgel und Entfemen der fluchtigen Bestandteile im Vfekuum werden 
35 4,0 g einer Verbindung 1 erhalten, deren NMR-Speklrum mit der folgenden Slrukturformel konsistent ist (n = ca. 7-10): 

Et3Si-(CH2)3-(OC2H,)„-OCH3 

40 [0080] Der HLB-Wert betragt ca. 1 4. 
Anwendungsbelspiei 1 

[0081] 28,2 Teile eines Vinyl-endgestoppten Polydimethylsiloxans mit einer Viskositat von 2000 mPa.s bei 23'C, 2,5 
45 Telle eines SIH-Gruppen-halligen Polydimethylsiloxans mit einer Viskositat von 60 mPa.s bei 23''C, 9,7 Teile eines 
Polydimethylsiloxans mit einer Viskositat von 50 mPa.s bei 23''C, 8.1 Teile einer silanisierten pyrogenen Kieselsaure, 
49.1 Teile Quarzfeinstmehl. 0,3 Teile anorganisches Farbpigment und 2,3 Teile des Hydrophilierungsmittel aus dem 
Herstellungsbeispiel 1 werden in einem Kneter durch Mischen zu einer homogenen Basispaste vereinigt. 
[0082] Die Katalysatorpaste wird durch Vermischen von 20.6 Teilen eines Vinyl-endgestoppten Polydimethylsiloxans 
so mit einer Viskositat von 2000 mPa.s bei 23"C. 7.5 Teilen einer silanisierten pyrogenen Kieselsaure. 53,1 Teilen Quarz- 
feinstmehl. 1 3,3 Teilen eines Polydimethylsiloxans mit einer Viskositat von 50 mPa.s bei 23*'C, 3.4 Teilen einer Losung 
von 1,3 Teilen eines Komplexes aus Platin und Divinyltetramethyldisiloxan in einem Polydimethylsiloxan mit einer 
Viskositat von 50 mPa.s bei 23°C und 2.3 Teilen des Hydrophilierungsmittels aus dem Herstellungsbeispiel 1 herge- 
stellt. 

55 

Messung des Benetzungs-Randwinkels 

[0083] 50 g Basispaste und 10 g Katalysatorpaste werden volistandig vermischt. Nach einigen Minuten erhalt man 
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eine gummielastische Masse. 30 Minuten nach Herstellung wird der Randwinkel zu 42** bestimmt. AnschlieBend war- 
den die Prufkorper im handelsublichen Desinfektions-Tauchbad (Impresept, ESPE) 10 Minuten desinfizlert. Die Pruf- 
korper werden entnommen, unter flleflendem kaiten Wasser kurz gespult und 2 Stunden an Luft von 23'C und 50 % 
relativer Feuchte trocknen gelassen. Danach wird wieder der Randwinkel zu 54' bestimmt. 
5 [0084] Zum Vergleich werden entsprechende Massen mit zwei handelsublichen Polyethersiloxan-Tensiden "Silwef 
L-77 und "Tegopren" 5878 hydrophiliert. Unter gleichen Bedingungen wird der Randwinkel vor und nach Desinfektion 
bestimmt. Das Ergebnis ist in der folgenden Tabelle zusammengefa(3t. 

[0085] Weiterhin wurde eine im Handel erhaltliche hydrophilierte Silikon-Zahnabdruckmasse 'Reprosil" (eine Masse 
gemaQ EP-B-0 231 420) zu Vergleichszwecken untersucht. Das Ergebnis ist gleichfalls in der nachfolgenden Tabelle 
10 angegeben. 

[0086] Bei einer weiteren Desinfektionsbehandlung. wie sie in der Praxis regelmaBig erfolgt, werden die Unterschle- 
de in den relativen Randwinkelerhohungen zwischen den erfindungsgemaGen Massen und den bekannten Massen 
noch grd8er. 

IS Anwendunastechnische PrufunQ 

[0087] 50 g Basispaste und 10 g Katalysatorpaste werden innerhalb von 30 Sekunden vollstandig miteinander ver- 
mischt. Mit der angemischten Masse wird ein DimensionsprOtkorper nach ADA 19 abgefomit. Nach einigen Minuten 
erhalt man eine gummielastische Abformung des Prufkorpers. Diese Abformung wird 30 Minuten nach Anmischbeginn 
20 mit einer wassrigen Gipsaufschlammung (100 g Geostone /23 g Wasser) ausgegossen. Das nach Gipsabbindung 
erhaltene Model! weist eine einwandfreie Oberflache auf. 

Dimensionsstabilitat 

ss [0088] Nach ADA 19 wird die Dimensionsstabilitat zu -0,1 % bestimmt. 

Messuno der Laoerstabilitat 

[0089] Basispaste und Katalysatorpaste werden voneinander getrennt uber einen Zeitraum von 1 4 Tagen bei 70'C 
50 gelagert. Nach diesem Zeitraum werden beide Pasten auf 23''C abgekuhll. 50 g Basispaste und 10 g Katalysatorpaste 
aus diesem Alterungstest werden vollstandig miteinander vermischt. Der Verlauf der Abbindung wird an einem Cyclo- 
viskographen bestimmt. Der Abbindeverlauf unlerscheidet sk:h nicht von jenem der f risch hergestellten. nicht gealterten 
Pasten. 



35 






TABELLE 








Beispiel 


Mydrophilierungsmittel 


RW vor Desinf. 


RW nach Desinf. 


relative RW-Erhohung 




2 


gemaO Herstellungsbeispiel 


42" 


54» 


28% 




Vergl.l 


Silwet L-77 


45» 


72" 


60% 


40 


Vergl.2 


Tegopren 5878 


47'' 


74' 


57% 




Reprosil 


gema(3 EP-B-0 231 420 


45' 


65" 


44% 



Herstetlungsbeisplei 2 

[0090] Analog zur Herstellvorschrift in EP-A-0 367 381 (Beispiel 1 . Seite 4) wurde Bis(trimethylsilylmethyl)methylsilan 
hergestellt. Dieses wurde analog Beispiel 1 in GB-A-1 520 421 mit einem Methylallyl-temr^lnlerten Polyethylenglykol 
mit einem mittleren Molekulargewicht von 350 in einer Hydrositylierungsreaktion umgesetzt. Nach Aufarbeitung analog 
Herstellungsbeispiel 1 wurde eine Verbindung 2 erhalten. deren NMR-Spektrum mil der folgenden Strukturformel kon- 
sistent ist (n = ca. 5-8): 



55 
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10 



Me^Si 

CH, 
I 

CH3-Si-CHj-CHj-CHj-(0-CHj-CHj)„-0-CHj 

CH, 
I 

MejSi 



[0091] Der HLB-Wart des Materials betragt ca. 11 . 
IS [0092] Bei der Herstellung von Bis(trimethylsilylmethyl)methylsiian fallt ats Nebenprodukt ein Oisilan mit folgender 
Struktur an: 



20 




25 

[0093] Die Substanz wird bevorzugt bei der Aufarbeitung z.B. durch Destination abgetrennt Die Substanz kann 
jedoch, wenn sle in nur geringen Anteilen anfallt, auch im Herstellungsprodulct belassen warden und ergibt bei der 
Hydrosilyllerung folgende Struktur: 



30 

H 

Me I 

MetSi Si i 
I Me 

\ 

^0-(CH2CH,0).-CH3 

40 

X = 5 - 8 



[0094] Hierbei handelt es sich ebenfalls um ein Carbosilantensid mit hydrophilierender Wirkung. Die Moglichkeit der 
45 Herstellung von Carbosilantensiden mit Disilanstruktur ist nicht auf dieses Beispiel beschrankt. 

Anwendungsbetspiei 2 

[0095] Analog zum Anwendungsbeispiel 1 wird eine Basis- und Katalysatorpaste geknetet, wobei nur je 1 Teil des 
50 Hydrophilierungsmittels aus dem Herstellungsbeispiel 2 sowohl in die Katalysator- als auch Basispaste eingebracht 
wird. Der 10-Sekunden-Randwinkel, der analog zum Anwendungsbeispiel 1 bestimmt wird, betragt 35(± 3)'. Anschlie- 
Bend werden die Prufkbrper im handelsublichen Desinfektionstauchbad (Impresept, ESPE) eine Stunde desinfiziert. 
Die PrOfkorper werden entnommen, unter flieBendem kalten V\tesser kurz gespull und zwei Stunden an Luft von 23*C 
und 50 % relativer Feuchte trocknen gelassen. Danach wird der Randwinkel erneut bestimmt. 10 Sekunden-Randwin- 
ss kei betragt wiederum 35(± 3)' . 

[0096] Bei der anwendungstechnisctien Prufung analog zu dem Anwendungsbeispiel 1 ertiall man nach dem Aus- 
gieBen einer Abformung mit Gipsaufschlammung ein Gipsmodell mit einer blasenlreien. einwandtreien Oberflache. 
Die Dimensionsstabilitat nach ADA 19 wird zu -0,2 % bestimmt. Die Lagerstabilitat wird analog zum Anwendungsbel- 
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spiel 1 Oberpruft, wobei sich nach einer Einlagerung von 14 Tagen bei 70'C keine Veranderung des Abblndeverlaufs 
gelagerter im Vergleich zu nicht gealterten Pasten erglbt. 

Hersteilunqsbeispiel 3 

5 

[0097] 

CH2=CH-(CH2)2-CH=CH2 + 2 H-SiMegCI -> -> HMe2SKCH2)6-SiMe2H 

10 

[0098] 82,1 g (1,0 M) 1,6-Hexadien warden in 100 ml aromatlschem Losungsmittel mit Pt-Katalysator versetzt und 
bei 70*C mit 208,2 g (2,20 M) Dimethylchlorsilan hydrosilyiiert. Die Reaktionsmlschung wird uber AI2O3 gesault, auf 
die Halfte des Volumens eingeengt und mit 18,5 g (0.5 M) UAIH4-L6sung in THF hydriert. Nach hydrolytischer Aufar- 
beitung wird von der organischen Phase das Losungsmittel abdeslilliert. Zuruck bleibt ein Wares farbloses 6I. Ausbeute 
IS an obigem Sllan: 145,8 g - 72 %. 

HMe2Si-(CH2)6-SiMe2H + 2 MeO-(EO)^g-CH2CH=CH2 
MeO-(EO),a-(CH2)3-Me2Si-(CH2)e-SiMe2-(CH3)3-0-(EO)^Q-Me 

[0099] 30 g (0.1 5 M) des erhaltenen Silans werden in 50 ml Toluol mit 86,5 g (0.22 M) Polyethylenglykolmethylaliy- 
lether versetzt und mittels Platln-Katalysator hydrosilyiiert. Das Produkt wird mittels einer AlgOg-Saule gereinigt und 
von Losungsmittel befreit. Ausbeute an erhaltenem Polyethercarbosilan: 98 g - 90 %. 

2S 

Hefstellunqsbeispiel 4 

[0100] Polyethylenglykol (Mv^ = 400 g/Mol) wird nach Vorschrift (M. Galin, A. Mathis, MacromoL 15 (1981) 677) 
allyiiert. 

30 

CH2=CH-CH2-0-(CH2-CH2-0),9-CH2-CH=CH2 + 2ACH3)3SiCH272Si(CH3)H 
«CH3)3SICH2/2SI(CH3)-(CH2)3-0-{CH2-CH2-0),9-(CH2)3Si(CH3)^CH2Si(CH3)372 

ss 

30 g (0.063 M) des erhaltenen PEG-400 Diallylethers werden mit 32.7 g (0.15 M) Bis(trimethylsilylmethyl)methylsHan 
in einem aromatischen Losungsmittel unter Platinkatalyse hydrosilyiiert. Die Reaktion dauert bei 100'C 80 Stunden. 
Ausbeute an erhaltenem Polyethercarbosilan: 47 g - 81 %. 

40 

Patentanspruche 

1 . Zahnabdruckmasse, enthaltend 0. 1 bis 1 0 Gew. bezogen auf das Gesamtgewicht der Masse, eines Polyether- 
carbosilans als Hydrophillerungsmittel. 

4S 

2. Zahnabdmckmasse nach Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, da8 das Polyethercarbosilan die allgemeine For- 
mel besttzt 

so Q-P-(OC„H2„),-OT (I) 

in welcher bedeuten 

Q RaSi- 
55 Oder 
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R R" 
I I 
R^Si-(R*-Si)a-R'-Si- 

R R" 

wobei jedes R im Molekul gieich oder verschieden sein kann und einen allphatischen CyC^Q-, einen cycloafi- 
phatischen C^'C^2' Q'^^®" aromatischen C6-Ci2-KohIenwasserstoffrest, die gegebenenfalls durch Halo- 
genatome substituiert sein konnen. bedeutet, 

R* eine Ci-Ci4-Alkylengruppe ist, 

R" im Falle von a 0 R ist oder im Falle von a = 0 R oder R3SIR' ist, und a = 0-2 bedeutet; 

P eine Cg-C^s-Alkylengruppe, vorzugsweise eine C2-Ci4-A!kylengruppe oder S-R"*, wobei S eine C2-Cie-A!ky- 
lengruppe und R'" eine funktionelle Gruppe aus folgender Liste darstellt: 

.NHC(O)-. -NHC(0)(CH2)n.i-. -NHC(0)C(0)-. 
-NHC(O) (CH2)vC(0)-. -OC(0)-, 3 
•0C(0)(CH2)„.i-, OC(0)C(0)-. OC(0)(CH2)vC(0)-. 
OCH2CH(OH)CH20C(0)(CH2)„-,-. 
-OCH2CH(OH)CH20C(0)(CH2)vC{0)' 

mitv = 1-12; 

T gieich H oder einen C, -C4-Alkylrest Oder einen C, -C4-Acylrest; 

X eine Zahl von 1 bis 200; und 

n eine miltlere Zahl von 1 bis 6, vorzugsweise 1 bis 4. 

Zahnabdnjckmasse nach Anspruch 2. dadurch gekennzeichnet, da3 das Polyethercarbosilan ausgewahit ist aus 
den folgenden Verbindungen: 

Et3Si.(CH2)3-0.(C2H40)y.CH3 
El3Si-CH2-CH20-(C2H40)y-CH3 



SiMe^ 
CH2 

Me-Si- (CH2) 3-0- (C2H4O) y-CH3 
CH2 
SiKe3 



(Me3Si-CH2)3Si-(CH2)3-0-(C2H40)y-CH3 
Me3Si-CH2-SiMe2-(CH2)3-0-(C2H40)y-CH3 
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MejSi-CCHjjg-O-CCjH^Ojy-CHg 



Me3Si-CH2-CH2-0-(C2H40)y-CH3 



Ph3Si-(CH2)3-0-(C2H40)y-CH3, Ph = Phenyl 



Ph3Si-CH2-CH2-0-(C2H40)y-CH3. Ph = Phenyl 



Cy3SI-(CH2)3-0-(C2H40)y-CH3. Cy = Cyclohexyf 



Cy3SI-CH2-CH2-0-(C2H40)y-CH3. Cy = Cyclohexyl 



(C6H„)3Si-(CH2)3-O-(C2H40)y-CH3 



{C6H,3)3Si-CH2-CH2-0-(C2H40)y-CH3 



0 
I 

MejSi- { CH: ) j-O-C-0- ( C2H4O ) y-CH, 



H 0 
I I 

MejSi- (CH2) 3-N-C-O- ( CjH^O ) y-CHj 



O 
I 

EtjSi- ( CH2 ) j-O-C-0- ( C2H«0 ) y-CHj 



H 0 
I I 

EtjSi- { CHj ) j-N-C-0- ( CjHiO ) y-CHj 
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I 

PhjSi-(CH2)3-0-C-0-(C2H»0),-CH3, Ph = Phenyl 



H 0 
I 1 

Ph,Si-{CH2)3-N-C-0-{C2H»0)y-CH3, Ph = Phenyl 



I 

Cy3Si-(CH2)3-0-C-0-(C2H^O)y-CH3, Cy = Cyclohexyl 



H 0 
I I 

Cy,Si-(CH2),-N-C-0-(C2H40)y-CH3, Cy = Cyclohexyl 



0 

! 

(CsH,3)3Si-(CH2)3-0-C-0-(C2H,01,-CH3 



H 0 

I ! 

( CsHj, ) ,Si- ( CHj) 3-N-C-O- ( CjH^O ) --CHj 



bei denen y der Beziehung genugt: 

1 s y £ 20 Oder vorzugsweise 1 ^ y S 10. 

Zahnabdruckmasse nach Anspruch 1 . dadurch gekennzeichnet, dalJ das Polyethercarbosilan die allgemeine For- 
mel besitzt: 



Q'-(P-(OC„H2„),-OT)2 (II) 



worin bedeuten: 



Q' -SiRj-X-SiRa-; 

X einen zweiwertigen KohlenwasserstoHrest. d.h. ein C,-Ci8-Alkylen-. Cs-Cjo-Arylen-. Cs-Cis-Cycloalkylen 
und Cs-C^s-Polycycloalkylenrest, der gegebenenfalls sauerstoffhaltige Qruppen tragen kann, und wobei 

alle weiteren Symbole die gleiche Bedeutung wie in Anspruch 2 haben. 
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Zahnabdruckmasse nach Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, tiali das Polyethercarbosilan ausgewahit ist 
den folgenden Verbindungen: 

Me Me 

I I 

MeO- ( CjHtO ) y- ( CH, ) 3-S i- ( CHj ) ,-Si- ( CHj ) 3- ( OCjH* ) y-OMe 

Me He 



Ph Ph 

I I 

MeO- ( C2H4O ) ( CH2 ) 3-S i- ( CH2 ) ,-Si- ( CH2 ) 3- ( OCzH* ) y-OMe 

Ph Ph 

Ke Me 

I I 

MeO-(C2H40)y-(CH2)2-Si-{CH2),-Si-{CH2)2-{OC2HOy-OMe 

Me Me 



Ph Ph 

I I 

MeO- ( CzHtO ) y- ( CH2 ) 2-Si- ( CHj ) i- { CHj ) 2- ( OCjHt ) y-OMe 

Ph Ph 



Me Me 
1 I 

MeO- ( C2H*0 ) y- ( C3H4O ) ,- ( CH2 ) 3-S i- ( CH2 ) ,-Si- ( CHj ) 3- ( C3HSO ) , 

Me Me 

-(OCiHi) y-OMe 
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Ph Ph 

I I 

MeO- ( CjH^O ) y- ( C3H4O ) ,- ( CH2 ) j-S i- ( CH2 ) ,-Si- ( CH^ ) j- ( CjHjO ) 

Ph Ph 

-(OCjHOy-OMe 



Me Me 

I 1 

MeO- ( CiH^O ) ( CHj ) 3-Si-C,oHi,-Si- ( CHz ) 3- ( OC^Hi ) y-OMe 

Me Me 

CoHu = TricycloC5.2.1.0^'*)dec-3(4),8(9)-ylen 

Ke Me 

I I 

MeO- ( CjH^O ) y- ( CHj ) j-S i-CH-CH^-CH-S i- ( CHj ) j- { DC A ) y-OMe 

Me CHj CH2 Me 



Me Me 
I I 

MeO- ( C^H^O ) y- ( CHi ) 3-S i- ( p-CjH* ) -Si- ( CHj ) 3- ( OC2HO y-OMe 

Me Me 



Me Me 

I I 

MeO- { C2H4O ) y. ( CH2 ) 3-S i- ( p-CfiH.-O-p-CeH* ) -Si- ( CHj ) 3- ( OC2H, ) y-OMe 

Me Me 



bei denen y der Beziehung genugt: 

1 2 20 Oder vorzugswelse 1 5 y5 1 0, 
und z der Beziehung genugt: 

2^ 8 Oder vorzugsweise 2^ z^ 6; 
und t der Beziehung genugt: 

0,1-yS t s y Oder vorzugsweise 0,15-ys I ^,55-y. 

Zahnabdruckmasse nach Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, daS das Polyethercarbosilan die allgemeine For- 
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mei besitzt: 

Q-P-{OC„H2„),-OP-Q (III) 

worin alle Symbole die gleiche Bedeutung haben wie in Anspruch 2. 

7, Zahnabdruckmasse nach Anspruch 6. dadurch gekennzeichnet, daB das Poiyethercarbosilan ausgewahit ist aus 
den folgenden Verbindungen: 



MejSiCHj CHiSiMej 

I I 
MejS i - ( CH2 ) 3 -0- ( C2H4O ) y- ( CH2 ) 3-S iMe 

I I 
MeaSiCHj CHzSiMej 



MejSiCHi CHzSiMej 

I I 
Me3Si-{CH2)2-0-(C2H40)y-(CH2)2-SiMe 

I I 
MejSiCHz CHzSiMej 

(Cy)2MeSi-(CH2)3-0-(C2H40)y-(CH2)3-S(Me(Cy)2. Cy = Cyclohexyl 

(Cy)2MeSi-(CH2)2-0-(C2H40)y-(CH2)2-SiMe(Cy)2. Cy = Cyclohexyl 

bei denen y der Beziehung genugi: 

1^ y^ 30 Oder vorzugsweise 2^ y^ 20. 

8. Zahnabdruckmasse nach Anspruch 1 . dadurch gekennzeichnet, daO das Poiyethercarbosilan die allgemeine For- 
me! besitzt: 



Q-P'.(OC„H2„),-OT (IV) 



worin bedeuten: 



^ ^\ II 
CH-C- 

-(CH2)k/ 



Oder 
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0 
II 

-(CH2))c-CHR-C- 



oder 



(CH2)jc+l-C- 



wobei k 1-8 ist; und wobei 
IS alle weiteren Symbote die gleiche Bedeutung wie in Anspruch 2 haben. 



20 



2S 



30 



3S 



40 



46 



SO 



55 



9. ZahnabdruGkmasse nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet. daO das Polyethercarbosllan ausgewahit ist aus 
den folgenden Verbindungen: 



MejSiCHj 0 

I 1 

CH-C-0-(C2H40),-Me 

I 

MejSiCHj 



MejSiCHiCHj 0 

I B 

CH-C-0-{C2H40)y-Me 

I 

MejSiCHjCHj 



MejSiCHjCHzCHj 0 
I 8 

CH-C-0-(C2H40)y-Me 
MejSiCHjCHiCHj 



MejSiCHi 0 
I I 

CH2-C-0-(C2H4,0)y-Me 
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10 



IS 



25 



30 



35 



45 



MejSiCHjCH: 0 
I i 

CH2-C-0-(C2H«0)y-Me 



MejSiCHiCHjCHj 0 
I I 

CHj-C-O- ( CzH^O ) y- Me 



bei denen y der Beziehung genugt: 

1 < y< 20 Oder vorzugsweise 1 < 1 0. 

20 1 0. Zahnabdruckmasse nach Anspruch 1 . dadurch gekennzeichnet, daB das Poiyethercarbosilan die allgemeine For- 
mel besitzt: 



QV-P-(OC„H2„),OT7„ (V) 



worin bedeutet: 



Q" ein oligomeres Oder polymeres Carbosilan, wobei mlndestens ein Siliciumatom, vorzugsweise aber 20 - 70 
% der Siliciumatome mit dem Rest -P-(OC„H2n)xOT substituiert sind und damit oai ist; und wobei 

alle weiteren Symbole die gieiche Bedeutung wie in Anspruch 2 besitzen. 

11. Zahnabdruckmasse nach Anspruch 10, dadurch gekennzeichnet, da3 das Poiyethercarbosilan ausgewahit ist aus 
den folgenden Verbindungen 



R R 

1 I 
CH3{Si-(CH2)p}g{Si-{CH2)p}o-H 

R (CH2)3-{OC2HOy-OKe 



I I L 



-d- -b- 



bei denen y der Beziehung genugt: 

1< y< 20 Oder vorzugsweise 1^ ys 10; 
^ und p gleich 2 oder 3 sein kann; 

o vorzugsweise 3-1000 ist und g insbesondere der Beziehung genugt: 

4-0 > g > 0.42-O. und 
R vorzugsweise Methyl, Ethyl oder Phenyl bedeutet, 

^ 12. Zahnabdruckmasse nach den Anspruchen 1 bis 11, dadurch gekennzeichnet, daB die Basis der Zahnabdruck- 
masse von additions- oder kondensatlonsvemetzenden Silikonen, Polyethersilikonen oder Polyethem gebildet 
wird. 
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13. Verwendung eines Polyethercarbosilans zur Hydrophi lie rung von Zahnabdruckmassen. 

14. Verfahren zur Hersteilung von Zahnabformungen, dadurch gekennzeichnet. daB man eine mit einem Poiyether- 
carbosiian hydrophilierte Zahnabdruckmasse verwendet. 

Claims 

1 . Dental impression compound, containing 0. 1 to 1 0 wt. relative to the total weight of the compound, of a polyether 
carbosllane as hydrophilation agent. 

2. Dental impression compound according to claim 1 , characterized in that the polyether carbosilane has the general 
formula 

Q-P-(OC„H2„),-OT (I) 

in which; 

Q stands for RgSi • 
or 



R R" 
R R" 



where every R in the molecule can be the same or different and stands for an aliphatic C^-C^g. a cyctoaliphatic 
Cg-C^2 or an aromatic Cg-C^g hydrocarbon radical, which can optionally be substituted by halogen atoms. 

R' is a CyC^4 alkylene group, 

R"* is R In the case of a 0 or is R or RgSiR* in the case of a = 0, and a = 0-2; 

P stands for a Cg-C^g alkylene group, preferably a 02-0^4 alkylene group or S-R"*, where S represents a Cg-C^a 
alkylene group and R"' a functional group from the following list 

-NHC(O)-. -NHC(O) (CH2)„.r. -NHC{0)C(0)-. 

-NHC(O) (CH2)vC(0)-. -0C(0)-. 

-OC(O) {CH2)„.r. -OC(0)C(0)-. -0C(0) (CH2)vC(0)-, 

-OCH2CH(OH)CH20C(0) (CHj)^.,-. 

-OCH2CH(OH)CH20C{0)(CH2)vC(0)- 

with v= 1-12; 

T is the same as H or stands for a CyC^ alky I radical or a C1-C4 acyl radical; 

X stands for a number from 1 to 200; and 

n stands for an average number from 1 to 6, preferably 1 to 4, 

3. Dental Impression compound according to claim 2. characterized in that the polyether carbosilane is selected from 
the following compounds: 
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Et3Si-(CH2)3-0-(C2H^O)y-CH3 

Et3Si'CH2-CH20(C2H40)y-CH3 

SiKe-i 
I 

Me-Si- (CH2) 3-0- {C2H4O) y-CH3 
CH2 
SiKe3 

(Me3Si-CH2)3SKCH2)3-0-(C2H^O)y-CH3 
MG3Si-CH2-SiMG2-(CH2)3-0-(C2H40)y-CH3 
M03Si-(CH2)3-O.(C2H4O)y-CH3 
Me3Si-CH2-CH20-(C2H40)y-CH3 
Ph3Si-(CH2)3-0-(C2H40)y-CH3. Ph = Phenyl 
Ph3Si-CH2-CH2-0-(C2H40)y-CH3, Ph = Phenyl 
Cy3Si-(CH2)3-0-(C2H40)y-CH3. Cy = Cyciohexyl 
Cy3SI-CH2-CH2-0-(C2H40)y-CH3. Cy = Cyciohexyl 
(C6Hi3)3Si-(CH2)30.(C2H40)y-CH3 
(C6H,3)3SI-CH2-CH2-0-{C2H40)y-CH3 

0 
I 

Me3Si-(CH2)3-O.C-O-(C2H40)y-CH3 
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H 0 
I 1 

KejSi- (CHj ) ,-N-C-O- (C:K*0 ) ^-CHj 



0 

EtjSi- ( CHi ) ,-0-C-O- { CjH.Q ) ^-CHj 



H 0 
I I 

E t jSi- ( CH2 ) j-N-C-0- ( Clti^O ) y-CHj 
0 

Ph,Si-(CHi)j-O-C-0-{CzH*0),-CH„ Ph = Phenyl 
H 0 

Ph,Si-(CH,)3-N-C-0-(C,H,0),-CH„ Ph = Phenyl 
0 

CyjSi-(CH,),-0-C-0-(CjH40),-CH,, Cy = Cyclohexyl 



H 0 
I I 

CyjSi-(CHj)j-N-C-0-(CjH«0),-CHj, Cy = Cyclohexyl 



0 
I 

( C»H,3 ) jSi- ( CH, ) ,-0-C-O- (CiH40)y-CH, 
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H 0 
I I 

{ CiHj, ) ,S i- ( CHj) ,-N-C-O- ( C:H»0 ) y-CH, 

in which y conforms to the relation: 

1 ^ y ^ 20 or preferably 1 £ y ^ 10. 

Dental impression compound according to claim 1 « characterized in that the polyether carbosilane has the general 
formula: 

Q'-(P-(OC„H2„),-OT)2 (11) 

in which: 

Q' stands for -SiRg-X-SiRj-; 

X stands for a divalent hydrocarbon radical, i.e. a C1-C13 aikylene, Cg-Cgo arylene, Cs-Cig cycloalkylene and 
Cs-C-,5 polycycloalkylene radical, which can optionally bear oxygen-containing groups, and where 

all other symbols have the same meaning as in claim 2. 

Dental impression compound according to claim 4, characterized in that the polyether carbosilane is selected from 
the following compounds: 

Me Me 

MeO- ( CjH.O ) ( CH2 ) ( CH2 ) ( CH2 ) 3- ( OCjH; ) ,-OMe 

Me Me 

Ph Ph 

MeO-(C2H40)y-CCH2)3-Si-(CH2).-Si-(CH2)3-(OC2H4)y-OMe 

Ph Ph 

Ke Me 
I I 

MeO-(C2H40)y-(CH2)2-Si-(CH2),-Si-(CH2)2-(OCiH,)rOWe 

Me Me 
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Ph Ph 
I I 

MeO- ( CjHiO ) { CH,) 2-Si- ( CH, ) ,-Si- ( CHj ) j- ( OCiH J ,-OMe 

Ph Ph 



Me Me 
I I 

MeO- ( CiH.O ) J- ( CjHjO ) .- ( CHj ) j-Si- ( CH, ) i- ( CHj ) {CjHfi ) 

He Me 

-(OC:H»),-OMe 



Ph Ph 
I I 

MeO- ( CiH*0 ) ( C,H»0 ) ( CH, ) j-S i- ( CH: ) .-S i- ( CH^ ) ( C,K»0 ) 

Ph Ph 

-(OCiHtly-OMe 



Me Me 
I I 

MeO- ( CiH^O ) ,- ( CHj ) ,-S i-CioH,*-Si- ( CKi ) 3- ( OCzH* ) ,-OMe 

Me Me 

C,oH,4 = Tricyclo[5.2.1.0''']dec-3(4) ,8(9)-ylen 



Me Me 
I I 

MeO-(CxH,0),-(CHi),-Si-CH-CH,-CH-Si-(CHi),-{OCiH*),-OMe 

Me CH, CHi Me 
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Me 



Me 



MeO- ( C2H4O ) y- ( CHi ) J -S i - ( p-C^H, ) -S i- ( CH^ ) 3- ( OC2H4 ) y-OMe 



Me 



Me 



Me 



Me 



MeO- ( C2H4O ) ( CHi ) 3-S i- ( P-C6H4-O-P-C4H4 ) -Si- ( CH2 ) 3- ( OC2KO y-OMe 



in which y conforms to the relation: 

1 ^ y ^ 20 or preferably 1 ^ y ^ 10. 
and z conforms to the relation: 

2 ^ z < a or preferably 2 ^ z s 6; 
and t conforms to the relation: 

0. 1 -y S t S y or preferably 0. 1 5»y S t ^ 0.55-y. 

Dental Impression compound according to claim 1 , characterized in that the polyether carbosilane has the general 
formula: 



in which all symbols have the same meaning as in claim 2. 

Dental impression compound according to claim 6. characterized in that the polyether carbosilane is selected from 
the following compounds: 



Me 



Me 



(III) 



MejSiCHj 



CHjSiMej 



Me^S i - ( CH2 ) :-0- ( C2H4O ) ( CHj ) 3-SiMe 
MejSiCH: CHjSiMe^ 






Me^S ( CH2 ) 2-0- ( CiH.O)^- (CHj ) j-SiMe 




(Cy)2MeSI-(CH2)3-0-(C2H40)y-(CH2)3-SiMe{Cy)2, Cy = Cyclohexyl 
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10 



IS 



(Cy)2MeSKCH2)2-0-{C2H40)y-(CH2)2-SiMe(Cy)2. Cy = Cyclohexyl 

in which y conforms to the relation: 

1 s y ^ 30 or preferably 2 ^ y !S 20. 

8. Dental impression compound according to claim 1 , characterized in that the polyether carbosilane has the general 
formula: 

Q-P*.(OC„H2„),^T (IV) 



in which: 
P* stands for 



20 CH-C- 

-(CHj)^/ 



2S 



or 



0 
11 

30 -(CH2))c-CHR-C- 



or 



3S 



40 



0 

-lCH2)k+l-C- 



where k is 1-8; and where 

all other symbols have the same meaning as in claim 2. 

9. Dental impression compound according to claim 8. characterized in that the polyether carbosilane is selected from 
^ the following compounds: 



MejSiCHj 0 

^ CH-C-0-(C2H40)y-Me 



KejSiCHj 



55 
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10 



IS 



20 



2S 



3S 



40 



MejSiCHiCHj 0 
I I 

CH-C-0-(C2H40)y-Me 
Me^SiCHiCHi 



MejSiCHjCHjCHz 0 
I 1 

CH-C-0-(C2H40)y-Me 



HejSiCHiCHjCHj 



MejSiCHz 0 
I i 

CH2-C-0-(C2H40)y-Me 



^ MejSiCHiCHi 0 

I I 



CH2-C-0-(C2H40)y-Me 



MeiSiCHjCHiCH^ 0 
I I 

CH2-C-0-(C2H40)y-Me 



in which y conforms to the rslation: 

1 ^ y ^ 20 or preferably 1 ^ y ^ 10. 

46 

10. Dental impression compound according to claim 1 . characterized in that the polyether carbosilane has the general 
formula: 



so 



QV-P-(OC„H2„),OT7, (V) 



in which: 



Q" stands for an oligomeric or polymeric carbosilane, where at least one silicon atom, but preferably 20-70 % 
^ of the silicon atoms, are substituted by the radical •P-(OC„H2n)xOT) and thus o is > 1 ; and where ail other 

symbols have the same meaning as in claim 2. 
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11. Dental impression compound according to claim 10. characterized in that the polyether carbosilane is selected 
from the following compounds 



R R 

I I 
CH,{Si-(CHj)p},{Si-(CH2)p},-H 

10 R (CH2)3-(OC2HOy-OHe 



IS 



30 



3S 



40 



4$ 



SO 



J L 



In which y conforms to the relation: 

1 < y ^ 20 or preferably 1 ^ y ^ 10; and p can equal 2 or 3; 
o is preferably 3-1000 and g in particular conforms to the relation: 
4-o>g^0.42«o. and 
20 R Is preferably methyl, ethyl or phenyl. 

12. Dental impression compound according to claims 1 to 11 , characterized in that the basis of the dental impression 
compound is formed from addition- or condensation- crosslinking silicones, polyether silicones or polyethers, 

2S 1 3. Use of a polyether carbosilane for the hydrophilatlon of dental impression compounds. 

1 4. Process for the production of dental mouldings, characterized in that a dental impression compound hydrophllated 

with a polyether carbosilane is used. 



Revendicatlons 

1 . Composition pour empreinte dentaire, contenant de 0. 1 ^ 10 % en polds, par rapport au poids total de la compo- 
sition, d'un potydthercarbosilane en tant qu'agent d'hydrophillsation. 

2. Composition pour empreinte dentaire selon la revendlcation 1 . caract6ris6e en ce que le polyethercarbosllane a 
la formule gdn^rale 



Q-P-(OC„H2„),.OT (t) 



dans laquelle 

Q est RgSi- 
ou 



R R" 
R R" 

^ ou les radicaux R de la molecule peuvent dtre identiques ou diffdrents et representent chacun un radical 

hydrocarbone aliphatique en -C^ q. cycloaliphatique en Cg-C^g aromatique en C^-Cij. qui peut dtre dven- 
tuellement substitu^ par des atomes d'halogdne, 
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R' est un groupe alkyl6ne en C-,-Ci4, 

R*. quand a 0, est R, ou encore, quand a = 0, est R ou RaSiR', et a = 0-2; 

P est un groupe alkyt^ne en C2'C^e* prdfdrence un groupe alkyl6ne en C2-C^4 ou S-R". ou S est un groupe 
alkyldne en ®^ groupe fonctionnel choisi dans la liste suivante : 

-NHC(O)-. -NHC(0)(CH2)n.r. -NHC(0)C(0)-. 

-NHC(0)(CH2)vC(0)-. -OC(O)-, 

-0C(0)(CH2)„.r. -OC(0)C(0)-. -OC(0)(CH2)vC(0)-. 

-OCH2CH(OH)CH20C(0)(CH2)n.i-. 

-OCH2CH(OH)CH20C(0)(CH2)vC(0)- 

avec v= 1-12 ; 

T est H ou un radical alkyle en CTC4 ou un radical acyle en C1-C4 ; 

X est un nombre de 1 ^ 200 ; et 

n vaut en moyenne de 1 ^ 6, de pr6f6rence de 1 ^ 4. 

Composition pour empreinte dentaire selon la revendicatlon 2, caract6rls6e en ce que le poly^thercarbosilane est 
choisi parmi les composes sulvants : 

EljSI-CCHjjj-OiCgH^Oy-CHg 
Et3Si-CH2-CH2-0-(C2H40)y-CH3 



I 

CHn 
I ^ 

Me-Si~ (CK2) 3-0- (C2H4O) y-CE3 
SiMe3 



(Me3Si-CH2)3Sh(CH2)3-0-(C2H40)y-CH3 
Me3Si-CH2-SiMe2-(CH2)3-0-{C2H40)y-CH3 
Me3Si-(CH2)3-0-(C2H40)y-CH3 
Me3Si-CH2-CH2-0-(C2H40)y-CH3 
Ph3Si-(CH2)3-0-(C2H40)y-CH3, Ph = Phenyl 
Ph3SI-CH2-CH2-O-{C2H40)y-CH3. Ph = Phenyl 
Cy3Si-(CH2)3-0-(C2H40)y-CH3. Cy = Cyclohexyl 
Cy3Si-CH2-CH2-0-(C2H40)y-CH3. Cy = Cyclohexyl 
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(CeH,3)3Si-(CH2)3<5-(C2H^O)y-CH3 

(CgH^jjgSi-CHj-CHj-O-iCjH^Oy-CHa 

0 
I 

MejS i- ( CH2 ) j-O-C-0- ( CjHtO ) y-CHj 

H 0 
I 1 

MSjSi-(CH2)3-N-C-0-(C2H40)y-CK3 

0 

1 

Et jS i- { CK2 ) 3-0-C-O- ( C2H4O ) y-CHj 

H 0 
I J 

Et jS i- ( CH2 ) j-N-C-0- ( CjHtO ) y-CHj 

0 
I 

Ph3Si-(CH2)j-G-C-0-(C2K*0)y-CHj, Ph = Pnenyl 

H O 

I I 

Ph,Si-(CK2):-N-C-0-(CjH40)y-CH3, Ph = Phenyl 
0 

CyiSi-CCKz) 3-0-C-O- {CjK40)y-CK3, Cy = Cyclone 
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K 0 

i i 

Cy25i-(CH2)i-N-C-0-(C2K40)y-'CK3, Cy = Cyclohexyl 



0 



( C,K;3 ) ^5 i- ( CHj ) 3-0-C-O- { C2H4O ) y-Cdy 



K 0 

! I 

(C«Hi3)3Si-{CH2)3.N-C-0-(C2K4O)y-CK3 



dans lesquels y satisfait ^ la relation ; 

1 < y < 20 ou de preference 1 < y < 10. 

Composition pour empreinte dentaire seton ia revendication 1 . caractdrls^e en ce que le poiy^thercarbosilane a 
la fcrmule gdndrale : 



dans laqueile : 

Q' est -SiR2-X-SiR2- ; 

X est un radical hydrocarbone divalent, a savoir un radical alkylene en Ci-Cis. aryt^ne en C6-C20, cycloalky- 
lene en C5-C15 et polycycioalkyl^ne en C5-C15, qui peut eventuellement porter des groupes oxygenes, et ou 

tous las autres symboles ont las mdnries significations que dans la revendication 2. 

Composition pour empreinte dentaire selon la revendication 4, caracterisde en ca que le polyethercarbosilane est 
choisi parmi les composes suivants : 



Q'.(P.{OC„H2„),OT)2 



(II) 



Me 



Me 



MeO-(C2H40)y--(CH2)2-5i-(CK.),-Si-(CK2)3-(OC2H4)y-OMe 



Me 



Me 
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Ph 



Ph 



MeC- ( CjH^O ) y- ( CHi ) j-Si- ( CH, ) ,-Si- ( CKj ) j- ( 0C,H4)y-0Me 

Ph Ph 



Ke He 
I - i 

MaO- ( CiHtO ) y- ( CHj ) 2-S i- { CH2 ) s-S i- ( CH2 ) ( OCiKi ) y-OMe 

Me Me 



Ph Ph 
I I 

KeO- ( C2H4O ) y- ( CH, ) i-Si- ( CH2 ) ,-Si- ( CK2 ) J- ( OCjHt ) ,-OMe 

I I 
Ph Ph 



Me Me 

1 1 

MeO- ( CjH^O ) y- ( CjHjO ) ( CH2 ) j-S i- ( CHi ) ,-Si- ( CHi ) J- ( CjHsO ) 

Ke Me 

-(OCiHOy-OMe 



Ph Ph 
I I 

MeO- ( CjHtO ) y- ( CjHjO ) ( CH2 ) 3 - Si- ( CHj) ,-S i- ( CHj ) j- ( C3H4O) 

Ph Ph 

-(OCjKOy-OMe 
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Me Me 

I I 

MeO- { C2H4O ) y- ( CKj ) 3- S i - C , 4- S i- ( CK2 ) 3- ( OC ) y-OMs 

Me Me 

CioKu = Tricy=lo(3.2.1.0^-*]dec-3(4),8(5)-ylen 



Me Ms 
MeO- ( C,H»0 ) y- (CS,) 3-Si-CK-CK,-CH-Si- ( CK, ) 3- ( OC,H0 ,-0M9 

Me CKj CKjMs 



Me 

1 



M90-(C2K,0)y-(CKi)3.Si-(p-C6H,)-Si-{CH2)3-(OC2H4)y-OMe 

Me Me 



Me Me 

1 I 
MeO-(C2HcO)y-(CH2)3-Si-(p-C6Hi-0-p-C6h\)-Si--{CK2)3-{OC2K4)v-OM^ 

Me Me 



dans lesqueis y satisfait k la relation : 

1 ^ y ^ 20 ou de pr6f6renc8 1 S y S 10, 
et z satistait ^ ta relation : 

2 ^ z ^ 8 ou de pr6f6rence 2 ^ z ^ 6 ; 
et t satisfait k ta relation : 

0, 1 .y < t ^ y ou de prdfdrence 0,1 5.y 5 1 ^ 0,55.y. 

Conriposition pour empreinte dentaire selon la revendication 1, caract6ris6e en ce que le polydthercarbosilane a 
la formula g^ndrate : 

Q-P-(OC„H2„)x-OP-Q (HI) 

dans laquelle tous les symboles ont la mdme signification que dans la revendication 2. 

Composition pour empreinte dentaire selon la revendication 6, caractdrisde en ce que le polydthercarbosilane est 
choisi parmi les composes suivants : 
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-MajSi- ( CH; ) 3-0- { CjKtO ) y- ( CK, ) 3-S i-Ma 
.Me,SiCK: CHjSiMej 



MsjSi- ( CKj ) j-0- ( CjK^O ) ( CHj ) j-SiMe 

(Cy)2MeSi-(CH2)3-0-(C2H<0)y-(CH2)3-SiMe(Cy)2, Cy = Cyclohexyl 

(Cy)2MeSi-(CH2)2-0-(C2H^O)y-{CH2)2-SiMe(Cy)2. Cy = Cyclohexyl 

dans lesquels y satlsfait d la relation ; 

1 £ y s X ou de prdfdrence 2 ^ y 2 20. 

Composition pour empreinte dentaire selon la revendication 1 , caractdrisde en ce que le polydthercarbosilane a 
la formula genSrale : 



Q-P'-(OC„H2„),-OT (IV) 



dans laquelle : 
P'est 



CH-C- 



(CK2)k/ 



ou 



O 

11 

-(CH2)k-CHR-C- 



ou 
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0 
U 

-(CK2)kr^l-C- 

ou k vaut de 1-€ ; et ou tous les autres symboles ont les mdmes significations que dans la revendication 2. 

Composition pour empreinte dentaire selon la revendication 8, caract^risde en ce que le poly^thercarbosilane est 
choisi parmi les composes suivants : 

MejSiCHj 0 
I I 

CK-C-0-(C2HtO)y-Me 
Me^SiCK, 



He-,SiCH.CK2 0 
"I 8 

CK-C-0- ( CjHtO) y- Me 



MejSiCHjCKj 



MSjSiCHiCHjCHi 0 
I i 

CH-C-0-(C2H40)y-Me 
MejSiCK^CHjCHj 



MejSiCHi 0 
I 8 

CHj-C-O- ( CiH^O ) y- Ka 



Me^SiCHjCH, 0 
I 11 

CH2-C-0-(C2H*0)y-Me 
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•^^5:SiCH2CK,CH, o 
I I 

CH,-C-0-(C,H«Oj,.Me 



10 



IS 



20 



25 



30 



35 



dans lesquels y satisfait k la relation 

1 S y s 20 ou de prdWrence 1 s y s io. 

(V) 

dans laquelle : 

r " 
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dans lesquels y satisfait ^ la relation ■ 

1 ^ y ^ 20 ou de pr6fdrence 1 s y s 1 0 
et p peut valoir 2 ou 3 

R est do pr6f6renc9 le groups m^thyle. ^thyle ou ph6ny(e. 
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